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論 文 内 容 要 旨          
現行のハードディスク(HDD)の記録密度を超える，より大容量・低消費電力な新規の磁気記録デバイスの開
発が求められている．新規磁気記録デバイスの有望な候補として，Cr2O3薄膜の電気磁気(ME)効果を用いた磁化
の電界制御が注目されている．数百nmのCr2O3薄膜を用いて磁化の電界制御が室温付近で達成されるなど実用
化には近づいているが，室温で安定して動作させるためにはCr2O3のネール温度(TN~307K)や，交換バイアス磁
界(Hex)が得られるブロッキング温度(TB)を 400K程度まで向上させなければならないという大きな課題が残って
いる．しかし，実用に供する Cr2O3薄膜の TNの向上はどこのグループでも実現されておらず，有効な指針も得
られていない状態であった．本研究では，この動作温度という最大の課題に取り組んだ．α-Fe2O3/Cr2O3 積層構
造を用いたスピン相関によるCr2O3の動作温度の向上を提案し，その達成に向けて膜厚を低減させたCr2O3薄膜
において室温付近のTBを得ること，α-Fe2O3薄膜において400K以上まで垂直スピン方向を維持することに成功
した．本論文はその成果を纏めたもので，全7章よりなる． 
第 1 章は序論である．電気磁気効果を用いた新規磁気記録デバイスを概説し，電気磁気効果電気磁気効果材
料Cr2O3と高ネール温度材料α-Fe2O3の特性について紹介したうえで，スピン相関によるCr2O3のネール温度(TN)
の向上のコンセプトについて説明し，その材料に必要な特性を述べている．Cr2O3 と-Fe2O3 は同じコランダム
構造を持つ反強磁性体であるが，それぞれ異なる特徴を持つ．Cr2O3は c軸方向に沿って+ + というスピン構
造を持ち，電気磁気効果を示す．また，室温付近のTN~307Kを持つ．対して，-Fe2O3のスピン構造は+ +
となっており，電気磁気効果は示さない．このスピン構造の違いは，Cr2O3においてはCr-Crの直接相互作用が
支配的なのに対して，-Fe2O3においてはFe-O-Feの超交換相互作用が支配的であるという違いによる．ただし，
-Fe2O3は950Kという高いTNを有する．さらに，-Fe2O3においては温度を上げていくとスピン方向が c軸方
向から ab 面内に変化するスピン再配列転移（モーリン転移）が起こることが知られている．このモーリン転移
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が起こる温度をモーリン温度TMと呼び，TM以上では面内方向に弱強磁性（寄生強磁性）が生じる．バルクでは
TM~260K が報告されている．デバイス応用を考えると，室温で安定して動作させるためには Cr2O3のネール温
度 TN(~307K)や，ブロッキング温度 TBを 400K程度まで向上させなければならないという大きな課題が残って
いる．これまで，元素置換や格子ひずみなどによるネール温度向上の試みはあったものの，実用に供するCr2O3
薄膜の TNの向上はどこのグループでも実現されておらず，有効な指針も得られていない状態であった．本研究
では，-Fe2O3と Cr2O3を積層することで得られるスピン相関に注目し，この効果を利用した動作温度の向上を
検討した．スピン相関で動作温度が向上するのはそのスピン相関長程度の領域となり，そのスピン相関長が非常
に短いことから①極薄Cr2O3薄膜(~2nm)において交換バイアスを発現することが必要となる．また，垂直スピン
である Cr2O3のスピン相関を利用するためには，-Fe2O3のスピンも垂直である必要があり，②α-Fe2O3薄膜の
TMを400K以上まで向上させる必要となる．本研究では，この①と②の特性を得ること目的とした． 
第2章は実験方法である．試料作製に用いたRF-DCマグネトロンスパッタ装置の概要および，磁気特性，構
造特性の評価方法に関して説明している．磁気特性は超電導量子磁束計(SQUID)を使用し，特に重要なパラメー
タとなるHexの温度依存性Cr2O3のTNのバルク値である307 Kより高温である340 Kから磁界中冷却を行った
後の磁化曲線から求めた．α-Fe2O3薄膜におけるモーリン転移の観測には SQUID を用いた面内方向磁化の温度
依存性測定および室温における内部転換電子検出型メスバウア分光測定を用いた． 
第 3章では，RF-DCマグネトロンスパッタ装置を用いた高品質なCr2O3薄膜，α-Fe2O3薄膜の作製条件の検
討について説明している．Cr2O3, -Fe2O3ともに，酸化物ターゲットを使った場合よりも金属CrまたはFeター
ゲットを用いた反応性スパッタ法を用いたほうが良質な酸化物薄膜が得られたことを報告している．ただし，
Cr2O3 と-Fe2O3 では最適な成膜条件は大きく異なった．Cr2O3 の場合，酸素量が少なめであるメタルモードで
の成膜で良質の Cr2O3 薄膜が製膜できたのに対し，-Fe2O3 では，酸素を十分導入した酸化物モードで良質の
-Fe2O3薄膜が得られた．Cr2O3薄膜に関しては，Pt/Cr2O3/Co/Pt構造において 100 Kで 4 kOeという大きな
Hexの発現を観測したほか，同じ膜を用いて同グループ内ではPt/Cr2O3/Pt/Co/Pt構造において世界で初めて電気
磁気効果の発現も報告している．α-Fe2O3薄膜に関してはこれまでバルクに対してTMが著しく低下するとされて
いた c面配向α-Fe2O3薄膜においてバルク値に近いモーリン温度が得られたことを報告している． 
第4章では，Cr2O3/Co界面へのRuスペーサ挿入の効果について報告している．Meiklejohn-Beanの交換磁
気異方性モデルに依ればCr2O3/Co界面の交換結合エネルギーをスペーサ層の挿入により弱めることでTBを増大
させることが出来る．従来スペーサ層材料としてはPtを用いたものが報告されていたが，Pt膜厚による交換結
合エネルギーの変化が大きく，制御性よく交換結合を弱めることが容易でなかった．本研究では Pt スペーサ層
に代わり Ru スペーサ層を用いることで，より緩やかに交換結合エネルギーを調整することができ，小さな Hex
と大きなTBを，Ptスペーサ層を用いたときよりも容易に得られることを発見した．また，Ruスペーサ層挿入に
よりCoの磁気異方性が低下することを見出し，これを利用することで，Cr2O3/Ru/Co構造における残留磁化の
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温度依存性を調べることで，Cr2O3のTNを簡便に推測できることを示した． 
第 5 章では，異なるバッファ層を用いて Cr2O3薄膜を作製し，TBや TNに対する格子ひずみの影響を調べた
結果について述べている．Ptバッファとα-Fe2O3バッファを使った場合，それぞれa軸長が少し伸びるおよび大
きく伸びるような格子ひずみが導入された．同じ Cr2O3 膜厚(20nm)の試料で比較を行うと，格子歪みの小さい
Ptバッファを用いたCr2O3薄膜と比べて格子ひずみの大きい-Fe2O3バッファを用いたCr2O3の方が大きな TB
が得られることを明らかにした．この傾向は，格子ひずみによる結晶磁気異方性の変化の理論計算結果とよく一
致しており，格子ひずみによる結晶磁気異方性の増加によってTBの増加が得られていることを示している．第4
章で述べたRuスペーサ層による交換結合エネルギーの低減と組み合わせることで，20nmのCr2O3薄膜でも室
温付近までHexを観測することに成功した．さらに，得られた結果をもとに，Meiklejohn-Beanの交換磁気異方
性モデルに従い50 KにおけるKAFを見積もった．α-Fe2O3バッファ試料ではPtバッファの場合と比べて，3倍
近い磁気異方性の向上が得られていることがわかった．つまり，1%程度の格子定数の変化により3倍もの磁気異
方性を得られることが明らかになった．ただし，スピン相関を実現するためには膜厚をさらに1桁下げる必要が
あり，そのためには 1 桁の磁気異方性の向上が必要となると予想される．一方で，格子歪みによる TNの変化を
第4章で説明した磁化の温度依存性から測定したところ，Cr2O3の場合，a軸が伸びるほどTNが下がるという結
果が得られた．このことは，TBと TNはひずみに対してトレードオフの関係となることを意味している．しかし
ながら，格子歪みによる TNの低下は 10%程度であり，この低下はスピン相関を利用した TNの向上により充分
回復出来るものであり，それに対して磁気異方性は3倍程度まで増加することから，TN向上の効果の方が大きく，
格子ひずみも異方性向上の手段として十分使えると考えられる． 
第6章では，Irドープによるα-Fe2O3薄膜の垂直磁気異方性の向上について述べている．前述の通り，-Fe2O3
にはモーリン転移が存在し，TM（バルクの場合~260K）以下では垂直スピンとなるが，TM以上では面内スピン
となってしまう．本研究では，まず 3 章で-Fe2O3の成膜条件を最適化することにより，バルクと同等の TMを
もつ-Fe2O3薄膜の作製に成功した．さらに，Ir を微量ドープすることで，垂直磁気異方性を大幅に増加させる
ことに成功し，TMを少なくとも400K以上まで増加することに成功した．これらは，内部転換電子検出型メスバ
ウア分光法(CEMS)による室温のスピンの方向の直接観測および磁化の温度依存性測定から明らかにした．モー
リン転移は α-Fe2O3における結晶磁気異方性（垂直異方性）と磁気双極子異方性（面内異方性）の競合によって
生じているといわれており，分子場近似に基づく各異方性の温度依存性を計算した結果から僅かに 2%の異方性
変化によりTMが260 Kから400 Kに上昇すると見積もられる．5d元素である Irの有する大きなスピン軌道相
互作用が TM向上に大きく寄与していると考えられる．いずれにしても，Ir少量ドープによって 400K以上まで
垂直スピンを維持した-Fe2O3薄膜を作製することに成功した． 
第 7 章は結論である．各章のまとめを提示し室温動作可能な電界制御磁気デバイスの実現に向けた Cr2O3薄
膜の動作温度向上に向けた膜構成の設計に関して総合的な議論を行っている．本論文では，α-Fe2O3/Cr2O3 積層
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構造を用いたスピン相関による動作温度向上のために①スペーサ層と格子ひずみを利用することで 20nm の
Cr2O3薄膜でも室温付近の TBを達成することに成功し，②Ir ドープによって 400K 以上まで垂直スピン構造を
持つ α-Fe2O3薄膜を作成することに成功した．磁気デバイスへの応用を考える上ではこれらに加えてスピン相関
を利用したネール温度の向上が不可欠であり，極薄Cr2O3薄膜(~2nm)において交換バイアスを発現することが今
後最も重要な課題となる．そのため，格子歪みに加えてα-Fe2O3薄膜において得られた Ir(5d元素)ドープによる
異方性向上といった方法をCr2O3薄膜に対しても適用する必要があると考えられる．本成果から得られた知見は，
電気磁気効果材料Cr2O3の動作温度を実用域まで向上させるのに不可欠な知見となるとともに，ネール温度とい
う非常に制御しがたい物理量を向上させる指針を示している重要な結果である． 
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